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(57) Abstract 

Thermoplastic moulding materials, containing the following essential components: A) 15--84.5 wt. % thermoplastic polyamide, B) 
15-84.5 wt. % polyphenylene ether, C) 0.5 - 10 wt, % kaolinite. dickite. nacrite. halloysite. woUastonite. enstatite, diopsite or spodumen, 
D) 0-20 wt. % of at least one polymer modifying the resistance to impact of the polyphenylene ether phase, E) 0-10 wt. % of at least one 
polymer modifying the resistance to impact of the polyamide phase. F) 0-20 wt. % flameproofing agent. G) 0-30 wt. % glass or carbon 
fibres, carbon fibrils, carbon black, glass beads or cut glass and H) 0-10 wt. % other additives or processing agents. 



(57) Zusammenfassung 

Thermoplastische Formmassen, enthaltend als wescndiche Komponenten: A) 15 bis 84,5 Gew.-% cines thermoplastischen Polyamids, 
B) 15 bis 84,5 Gew.-% eines Polyphenylenethers. C) 0,5 bis 10 Gew.-% Kaolmit, Dickit. Nakrit, Halloysit, Woliastonit, Enstatit, Diopsit 
Oder Spodumen, D) 0 bis 20 Gew.-% mindestens eines die Polyphenylenetherphase schlagzShmodifizierenden Polymeren, E) 0 bis 10 
Gew.-% mindestens eines die Polyamidphase schlagzahmodifizierenden Polymeren, F) 0 bis 20 Gew.- % eines Flammschutzmittels, G) 
0 bis 30 Gew.-% Glas- Oder Kohlenstoffasem. Kohlenstoffibrillen, RuB, Glaskugeln oder Schnittglas und H) 0 bis 10 Gcw.-% weitere 
Zusatzstoffe oder Verarbeitungshilfsmittel. 
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Polyamid/Polyphenylenether-Foritimassen mit mineralischen Full- 
stof f en 

5 Beschreibung 

Die vorliegende Erfindung betriff t thermoplastische Formmassen, 
enthaltend als wesentliche Komponenten 

10 A) 15 bis 84,5 Gew. -% eines thermoplastischen Polyamids, 

B) 15 bis 84,5 Gew. -% eines Polyphenylenethers, 

C) 0,5 bis 10 Gew. -% Kaolinit, Dickit, Nakrit, Halloysit, 
15 Wollastonit, Enstatit, Diopsit Oder Spodumen, 

D) 0 bis 20 Gew. -% mindestens eines die Polyphenylenetherphase 
s chl ag z ahmodi f i z i er enden Po lymer en , 

20 E) 0 bis 10 Gew.-% mindestens eines die Polyamidphase schlagzah- 
modifizier enden Polymeren, 

F) 0 bis 20 Gew.-% eines Flammschutzmittels , 

25 G) 0 bis 30 Gew. -% Glas - oder Kohlenstof f asern, Kohlen- 
stof fibrillen, Rufi, Glaskugeln oder Schnittglas und 

H) 0 bis 10 Gew.-% weitere Zusatzstoffe oder Verarbeitungshilf s• 
mittel. 



30 



Des weiteren betriff t die Erfindung die Verwendung dieser Form- 
raassen zur Herstellung von Formkorpem, insbesondere Karosserie- 
bauteilen. AuBerdem betriff t die Erfindung die erhaltenen Form- 
korper . 



35 



Blends auf der Basis von Polyamiden und Polyphenylenethern sind 
fur vielfa^Ltige Anwendungen bekannt. Das grofie anwendxings- 
technische Interesse an dieser Blendklasse basiert unter anderem 
darauf , daB die Einzelkomponenten sich in ihren vorteilhaf ten Ei- 
40 genschaften sehr gut erganzen. Wahrend thermoplastische Polyphe- 
nylenetherpolymerisate u.a, uber eine relativ gute Warmeform- 
bestandigkeit und Dimensionsstabilitat, jedoch uber eine 
schlechte Ldsungsmittelbest^ndigkeit und eine hohe Schmelze- 
viskositat verfugen, weisen Polyamidthermoplaste eine gute 
45 Losungsmittelbestandigkeit und eine gute Verarbeitbarkeit auf* 
Polyamide haben hingegen Schwachstellen bei der Wdrmeform- 
bestandigkeit und der Dimensionsstabilitat. Trotz der positiven 
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Eigenschaf ten von Polyamid/Polyphenylenetherblends sind diese fiir 
viele Anwendungen in der Regel immer noch unzureichend im Hin- 
blick auf Dimens ions stabili tat, Warmef ormbestandigkeit und Stei- 
figkeit. Diese Mangel versucht man beispielsweise dadurch zu be- 
5 heben, daB man das Blendmaterial mit anorganischen Fiillstoffen 
versetzt. Blends mit f aserformigen Oder mit mineralischen Full- 
stoffen werden zxim Beispiel in der WO 85/5372, EP-A 0 260 123, 
WO 87/5304, EP-A 0 046 040, WO 86/2086 oder DE-A 34 43 154 be- 
schrieben. 

10 

GemaB der EP-A 0 375 177 wird einer Polyamid/ Polypheny lenether- 
mischung beispielsweise Talk mit einer PartikelgroBe von 5,0 (jm 
Oder weniger, der bei Erhitzung auf 300^0 uber einen Zeitraum von 
2 Sttinden einen Gewichtsverlust von maximal 0,2 Gew. -% zeigt, 

15 zugesetzt, iim zu Formmassen mit verbesserter Dimensionsstabili - 
tat, Oberf lachenbeschaf f enheit und verbesserter L6sungsmittelbe- 
sttodigkeit zu gelangen. Allerdings lassen sich Einbufien beim ZS.- 
higkeitsverhalten selbst bei nur geringen Fails toff mengen nicht 
vermeiden. Mit steigendem Fulls toffgehalt nimmt die Schlagzahig- 

20 keit rapide ab. Weiterhin von Nachteil ist, daB zwar mit steigen- 
dem F^illstof f smteil die W&rmef ormbestandigkeit zunimmt, gleich- 
zeitig die Schlagzahigkeit jedoch stark abnimmt, obgleich bekannt 
ist, daB mineralische Fulls toffe wie Talk die Schlagzahigkeit 
weniger stark beeinflussen als Faserfullstof f e. In diesem Zu- 

25 sammenhang ist es nicht besonders vorteilhaft, daB erst mit 

steigendem Fullstof f anteil eine verbesserte Dimensionsstabilitat 
verzeichnet wird. 

Es ware somit wiinschenswert , auf Polyamid/Polyphenylenether-Form- 
30 massen zuriickgreif en zu konnen, die sich bereits bei geringen 
Fullstof fgehal ten durch eine gute Dimensionsstabilitat auszeich- 
nen. 

Der vorliegenden Erfindung lag daher die Aufgabe zugrunde, ther- 
35 moplastische Formmassen auf der Basis von Polyamid und Poly- 
phenylenethem zur Verfugxing zu stellen, die die geschilderten 
Nachteile nicht oder nur in vermindertem Umf ang aufweisen und die 
bereits bei geringen Fullstof fgehalten uber eine gute Dimensions - 
steibilitSt verfugen, ohne EinbuBen bei der Wairmef ormbestandigkeit 
40 Oder der Zahigkeit zu zeigen. 

DemgemaB wurden die eingangs beschriebenen therrnoplastischen 
Formmassen gefunden. Weiterhin wurde die Verwendung dieser Form- 
massen zur Herstellung von Formkdrpem, insbesondere von groBfld- 
45 chigen KarosserieauBenteilen gefunden. AuBerdem wurden die 
erhaltenen Formkorper gefunden. 
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Besonders bevorzugt sind solche thermoplastischen Formmassen, die 
A) 20 bis 70 Gew. -% eines thermoplastischen Polyamids, 
5 B) 20 bis 70 Gew. -% eines Polyphenylenethers , 

C) 1,0 bis 8,0 Gew.-% Kaolinit oder Wollastonit, 

D) 2,5 bis 20 Gew. -% mindestens eines die Polyphenylenetherphase 
10 schlagzahmodif izierenden Polymeren, 

E) 0 bis 8 Gew. -% mindestens eines die Polyamidphase schlagzah- 
modif izierenden Polymeren, 



15 F) 1 bis 15 Gew.-% eines Flairanschutzmittels, 

G) 0 bis 20 Gew.-% Glas- oder Kohlenstof f asern, Kohlen- 
stoffibrillen, Rufi, Glaskugeln oder Schnittglas iind 

20 H) 0 bis 5 Gew. •% weitere Zusatzstoffe oder Verarbeitungshilf s - 
mittel 

enthalten, wobei die Summe der Gew. -% der Komponenten A) -H) 100 
ergibt . 

25 

Die als Komponente A) in den thermoplastischen Formmassen ent- 
haltenen Polyamide sind an sich bekannt und umfassen die halb- 
kristallinen xind amorphen Harze mit MoleJculargewichten (Gewichts- 
mittelwerten) von mindestens 5000, die gewohnlich als Nylon be- 
30 zeichnet werden. Solche Polyamide und Verfahren zu deren Her- 
stelliing sind z.B. in den amerikanischen Patentschrif ten 
US-2, 071,250, US-2, 071,251, US -2 , 130 , 523 , US - 2 , 130 , 948 , 
US-2,241,322, US-2,312,606 und US -3 , 393 , 210 beschrieben, 

35 Die Polyamide konnen z.B. durch Kondensation aquimolarer Mengen 
einer gesattigten oder einer aromatischen Dicarbonsaure mit 4 bis 
12 Kohlenstoffatomen, beispielsweise Adipinsaure, Sebacinsaure, 
Azelainsaure, 1, 12 -Dodekandicarbonsaure, Terephthal- und Iso- 
phthals^ure, mit einem gesattigten oder aromatischen Diamin, 

40 welches bis 14 Kohlenstof f atome aufweist, also zum Beispiel 

1,6-Diaminohexan, 1, 4 -Diaminobutan, m-Xyloldiamin, Di-(4-amino- 
pheny 1 ) me than , Di - ( 4 - aminocyclohexy 1 ) methan , 2 , 2 - Di - ( 4 - amino - 
phenyl ) propan oder 2 , 2 - Di - ( 4 • aminocyclohexyl ) propan , erhal ten 
werden. Des weiteren konnen geeignete Polyamide durch Konden- 

45 sation von (o-7kminocarbonsauren oder durch Polyaddition von 
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Lactamen tanter Ringdffnung zu zum Beispiel Polycaprolactam (bspw. 
Nylon 6) Oder Polylauryllactam hergestellt warden. 

Beispiele fur geeignete Polyamide sind Polycaprolactam (Nylon 6) , 
5 Polyhexamethylenadipinsaureamid (Nylon 66) , Polyhexamethylen- 
azelainsaureamid (Nylon 69), Polyhexamethylensebacinsaureamid 
(Nylon 610) , Polyhexainethylendodecandisaureamid (Nylon 612) , die 
durch Ringoffniing von Lactamen erhaltenen Polyamide wie Poly- 
caprolactam, Polylaurinsaurelactam, femer Poly-ll-aminoxindecan- 
10 saure und ein Polyamid aus (Di (p-aminocyclohexyl) -methan- und 
Dodecandisaure . 

Es ist auch moglich, gem&B der Erfindimg Polyamide zu verwenden, 
die durch Copolykondensation von zwei oder mehr der obengenannten 
15 Polymeren oder ihrer Komponenten hergestellt worden sind, z.B. 
Copblymere aus Adipinsaure, Isophthalsaure oder Tereph thai saure 
und Hexamethylendiamin oder Copolymere aus Caprolactam, 
Tereph thai saure und Hexcunethylendiamin. Bevorzugt werden lineare 
Polyamide mit einem Schmelzpunkt iiber 200oc. 

20 

Bevorzugte Polyamide sind Polyhexaimethylenadipinsaureamid, Poly- 
hexamethylensebacinsauresunid und Polycaprolactam sowie Poly- 
amid 6/6T und Polyamid 66/T, besonders bevorzugt ist Polyhexa- 
methylenadipinsaureamid . 

25 

Die Polyamide weisen im allgemeinen eine Viskositatszahl im 
Bereich von 90 bis 350 ml/g auf , bestimmt nach ISO 3 07 an einer 
0,5 gew.-%igen Ldsxing in 96 %iger Schwef elsaure bei 22^C. Dieses 
entspricht in der Kegel einem Molekulargewicht von etwa 15 000 
30 bis 45 000 g/mol. Polyamide mit einer Viskositatszahl im Bereich 
von 110 bis 240 ml/g werden bevorzugt verwendet. 

AuBerdem seien noch Polyamide erwahnt, die z.B. durch Konden- 
sation von 1, 4-Diaminobutan mit Adipinsaure vinter erhohter 

35 Ten^eratur erhaltlich sind (Polyamid- 4 , 6) . Herstellungsverf ahren 
fur Polyamide dieser Struktur sind z.B* in den EP-A 38 094, 
EP-A 38 582 und EP-A 39 524 beschrieben. Polyamid-4,6 sowie Poly- 
amid 6/6T und Polyamid 66/T werden bevorzugt mit einem Triamin- 
gehalt kleiner 0,5 Gew.-%, bezogen auf die Komponente A), einge- 

40 setzt. 

Mischungen verschiedener Polyamide sowie Polysunidcopolymere sind 
ebenfalls geeignet. 

45 
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Der Anteil der Polyamide A) an den erf indiingsgemaBen Formmassen 
betragt 15 bis 84,5, vorzugsweise 20 bis 70 und insbesondere 25 
bis 60 Gew. 

5 In einer bevorzugten Ausfuhrungsf orm der erf indungsgemaflen 

thermoplastischen Formmassen werden Polyamide mit einem Aminoend- 
gruppengehalt im Bereich von 40 bis 80, bevorzugt von 40 bis 70 
und insbesondere von 45 bis 65 (leq/g eingesetzt. Weiterhin bevor- 
zugt sind solche Polyamide mit einer Restfeuchte kleiner 0,4 % 
10 insbesondere kleiner 0,25 %. Der Restf euchtegehalt laBt sich 
z.B. nach dem Dampf druckverf ahren (ISO 960 D) Oder der elektro- 
nisch gesteuerten Karl-Fischer-Titration (ISO-Entwurf 1988) be- 
st immen. 

15 Als Komponente B) wird erf indungsgemaB wenigstens ein an sich 
bekannter Polyphenylenether (PPE) verwendet, wobei es sich urn 
Homo-, Co- Oder Pfropf copolymer e handeln kann. Insbesondere sind 
dies Verbindungen auf Basis von subs tituier ten, insbesondere 
disubstituierten Polyphenylenethem, wobei der Ethersauerstof f 

20 der einen Einheit an den Benzolkern der benachbarten Einheit ge- 
bunden ist. Vorzugsweise werden in 2- und/ Oder 6-Stellung zum 
Sauerstof fatom s\ibstituierte Polyphenylenether verwendet. Als 
Beispiele fur Siobstituenten sind Halogenatome, wie Chlor oder 
Brom, und Alkylreste mit 1 bis 4 Kohlenstof f atomen, die vorzugs- 

25 weise kein a-standiges tertiares wasserstof fatom aufweisen, z.B. 
Methyl- Ethyl-, Propyl- oder Butylreste, zu nennen. Die Alkyl- 
reste kdimen wiederum durch Halogenatome, wie Chlor oder Brom, 
Oder durch eine Hydroxylgruppe substituiert sein. Weitere Bei- 
spiele moglicher Substituenten sind Alkoxyreste, vorzugsweise mit 

30 bis zu 4 Kohlens toff atomen, wie Methoxy, Ethoxy, n-Propoxy und 
n-Butoxy, Oder gegebenenf alls durch Halogenatome und/oder 
Alkylgruppen substituierte Phenylreste. Ebenfalls geeignet 
sind Copolymere verschiedener Phenole, beispielsweise Copoly- 
mere von 2, 6-Dimethylphenol und 2,3,6-Trimethylphenol. Selbst- 
35 verstandlich konnen auch Gemische verschiedener Polyphenylen- 
ether eingesetzt werden- Die Polyphenylenether B) sind in 
den erf indungsgemafien Formmassen in einer Menge von 
15 bis 84,5, bevorzugt 20 bis 70 und insbesondere 25 bis 
60 Gew. -% en thai ten. Geeignete Polyphenylenether \ind Verf ahren zu 
40 deren Herstellung werden zum Beispiel in den US-Patentschrif ten 
US- 3,306,874, US 3,306,875, US 3,257,357 und US 3,257,358 be- 
schrieben. 

Beispiele fiir geeignete Polyphenylenether sind 
45 Poly (2,6- dilauryl- 1,4- phenylenether) , 

Poly (2,6- dipheny 1 -1,4- phenyl ene ther ) , Poly (2,6- dime th - 

oxy- 1 , 4 -phenylenether) , Poly (2 , 6 -diethoxy- 1 , 4 -phenylenether) , 
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Poly (2-methoxy-6-ethoxy-l,4-phenylenether) , Poly (2 -ethyl - 6-stea- 
ryloxy- 1 , 4 • phenyl enether) , Poly- (2 , 6 -dichlor- 1 , 4 - phenyl enether) , 
Poly (2 -methyl - 6 -phenyl -1,4 -phenyl enether) , Poly (2 , 6 - 
dibenzyl -1,4 -phenyl enether) , Poly {2 - ethoxy- 1 , 4 -phenyl enether) , 
5 Poly(2-chlor-l,4-phenylenether) , Poly(2,5-dibrom-1^4-phenylen- 
ether) . Bevorzugt werden Polyphenyl enether eingesetzt, bei denen 
die Substituenten Alkylreste mit 1 bis 4 Kohlenstof f atomen sind; 
als besonders geeignet haben sich Poly (2 , 6 -dialkyl - 1, 4 -phenyl en- 
ether) erwiesen, wie Poly(2, 6 -dimethyl -1,4- phenyl ene ther ) , 

10 Poly (2, 6 -diethyl -1,4 -phenyl enether ) , Poly (2 -methyl - 6 -ethyl- 
1 , 4 - phenyl enether ) , Poly (2 -methyl - 6 -propyl -1,4 -phenylenether) , 
Poly (2, 6 -dipropyl -1, 4 -phenylenether Oder Poly (2 -ethyl -6 -propyl - 
1, 4 -phenylenether) . Besonders bevorzugt wird Poly ( 2 , 6 - dimethyl - 
1,4 -phenylenether) eingesetzt, insbesondere solches mit einer in- 

15 trinsischen Viskositat im Bereich von 0,30 bis 0,60 dl/g (gemes- 
sen in Toluol bei 25^0 und einer Konzentration von 0,6 g/100 ml) . 

Unter Polyphenyl enether im Sinne der Erfindung sollen auch 
solche verstanden werden, die mit Monomeren, wie Fumarsaure, Zi- 

20 tronensaure, Maleinsaure oder Maleinsaureanhydrid modifiziert 
sind« Ublicherweise wird der Polyphenyl enether durch Einbau min- 
destens einer Carbonyl-, Carbonsaure- , Saureanhydrid- , SaLure- 
amid - , Saur eimid , Carbonsaur ees ter - , Carboxyla t - , Amino - , 
Hydroxyl-, Epoxi-, Oxazolin- , Urethan- , Harnstoff-, Lactam- oder 

25 Halogenbenzylgruppe modifiziert, so daB eine hinreichende Ver- 
traglichkeit mit dem zweiten Polymeren der Mischung, dem Poly- 
amid, gewahrleistet ist. Derartige Polyphenyl enether sind u.a, in 
der WO-A 86/02086, WO-A- 87/00540, EP-A-0 222 246, EP-A-0 223 116 
und EP-A-0 254 048 beschrieben. 

30 

Die Modif izierung wird im allgemeinen durch Umsetzung eines Poly- 
phenylenethers mit einem Modifiziermittel, das mindestens eine 
der oben genannten Gruppen enthalt^ in Losung (WO-A 86/2086) , in 
waBriger Dispersion, in einem Gasphasenverf ahren (EP-A-25 200) 
35 Oder bevorzugt in der Schmelze, gegebenenf alls in Gegenwart von 
geeigneten vinylaromatischen Polymeren oder Schlagzahmodifiern, 
durchgef^ihrt, wobei wahlweise Radikals tarter zugegen sein konnen. 

Besonders geeignete Modifiziermittel sind Maleinsaure, Methyl - 
40 maleinsaure, Itaconsaure, Tetrahydrophthalsaure, deren Anhydride 
und Imide, Fumarsaure, die Mono- und Diester dieser Sauren, z.B. 
mit Ci- bis Cs-Alkanolen, die Mono- oder Diamide dieser Sauren wie 
N-Phenylmaleinimid, Maleinhydrazid, das Saurechlorid des Tri- 
melithsaureanhydrids , Benzol - 1 , 2 -dicarbonsaureanhydrid - 4 - carbon- 
45 saure-essigsaureanhydrid, Chlorethanoylsuccinaaldehyd, Chlor- 

formylsuccinaldehyd, Zitronensaure und Hydroxysuccinsaure. Bevor- 
zugt sind als Modifier Fumarsaure und Zitronensaure, besonders 
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bevorzugt ist Zitronensaure, insbesondere wasserfreie Zitronen- 
saure. 

Die Komponente B) kann ausschlieBlich aus nicht modif izierten 
5 Polyphenylenether, ausschliefllich aus modidiziertem Polyphenylen- 
ether oder aus einer beliebigen Misch\ing von nicht modidiziertem 
und modif iziertem Polyphenylenether bestehen. Hinsichtlich der 
physikalischen Eigenschaf ten der Polyphenylenether werden bevor- 
zugt solche eingeaetzt, die ein mittleres Molekulargewicht Mw 
10 (Gewichtsmittel) von 8000 bis 70000, vorzugsweise 12000 bis 60000 
und insbesondere 25000 bis 50000 g/mol, aufweisen. Dies ent- 
spricht einer Grenzviskositat von etwa 0.18 bis 0,9, vorzugsweise 
von 0,25 bis 0,7 und insbesondere von 0,39 bis 0,6 dl/g, gemessen 
in Chloroform bei 25«>C nach DIN 53 726. 

Die Bestimmung der Molekulargewichtsverteilung erfolgt im allge- 
meinen mittels Gelpermeationschromatographie (Shodex-Trennsaule 
0,8 X 50 can des Typs A 803, A 804 und A 805 mit Tetrahydrofuran 
(THF) als Elutionsmittel bei Raumtemperatur) . Die Losung der PPE- 
Proben in THF erfolgt unter Druck bei 110«C, wobei 0,16 ml einer 
0,25 gew.-%igen L6sung injiziert werden. Die Detektion erfolgt im 
allgemeinen mit einem UV-Detektor. Die Saulen werden mit PPE-Pro- 
ben geeicht, deren absolute Molekulargewichtsverteilungen uber 
eine gpC- Laser -Lichtstreuungskombination bestimmt werden kdnnen. 

Zwecks Kompatibilisierung von Polyamid und Polyphenylenether kann 
man ebenfalls, wie in WO 85/05372 oder EP-A 0 024 120 beschrie- 
ben, Mischungen dieser Polymere mit funktionalisierten 
ungesattigten organischen Verbindungen versetzen. 
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unter die Offenbarung der vorliegenden Erfindung fallen demgem^B 
selbstverstandlich auch Mischungen aus Polyamid und Polyphenylen- 
ethem, denen eine ungesattigte organische Verbindung mit minde- 
stens einer Carbonsaure- , Anhydrid- , Amid-, Imid- , Ester-, Amin- 
35 Oder Hydroxyfunktionalitat beigegeben wurde. Bevorzugt sind 

organische Verbindungen mit raindestens einer Carbonsaure-, Ester - 
Oder Amidfunktionalitat. Die genannten organischen Verbindungen 
verfugen des weiteren iiber mindestens eine ungesattigte funktio- 
nelle Einheit. Hierunter sind sowohl Kohlenstof f /Kohlenstof f - 
40 Dreifachbindungen als auch -Zweif achbindungen zu verstehen, wobei 
letztere endstandig, zwei-, drei- oder vierfach substituiert sein 
kdnnen. Als geeignete verbindungen kommen z.B. in Frage Zitronen- 
saure, Apfels4ure oder Agaricinsdure in wasserfreier sowie in hy- 
dratisierter Form, Acetylzitrat, Mono- und/oder Distearylzitrat, 
45 N,N' -Diethylzitronensaureamid, N,N' -Dipropylzitronensaureamid, 
N-Pbenylzitronensaureamid, N-Dodecylzitronensaureamid, N,N'-Dido- 
decylzitronensaureamid oder N-Dodecyl&pf elsaureamid. Unter \mge- 



rCl/JLl'y5/05U50 



8 

sat tig te orgcuaische Verbindungen mit Carbons^urefunktionalitat 
fallen insbesondere auch deren Salze. Beispielhaft seien die 
Ammoniximsalze sowie bevorzugt die Alkali- und Erdalkalimetall - 
salze wie Calciumzitrat oder Kalitimzitrat sowie die Calcium- und 
5 Kaliumsalze der Apfelsaure genannt. 

Die vorgenannte f unktionalisierte ungesattigte organische Ver- 
bindung setzt man vorzugsweise in Mengen im Bereich von 0,05 bis 
4 Gew. - bezogen au£ das Gesamtgewicht der er£indungsgemafien 
10 thermoplastischen Formmassen, ein. 

Als Komponente C) enthalten die erf indungsgemaBen Formmassen 0,5 
bis 10, bevorzugt 1 bis 8, besonders bevorzugt 1,5 bis 6,5 und 
insbesondere 2 bis 6 Gew.-% an Kaolinit, Dickit, Nakrit, Halloy- 

15 sit, Wollastonit, insbesondere p-Wollastonit , Enstatit, Diopsit 
Oder Spodxmien. Besonders bevorzugt sind Kaolinit und Wollastonit. 
Unter Kaolinit im Sinne der vorliegenden Erfindung wird auch Kao- 
lin mit einem Gesamtanteil an Glimmer, Feldspat und/oder Quarz 
nicht groBer als 10 Gew.-%, bezogen auf die eingesetzte Menge an 

20 Kaolin, verstanden. Die Minerals Kaolinit, Dickit, Nakrit und 
Halloysit werden bevorzugt in calcinierter Form verwendet, d.h. 
diese Stoffe werden einem Temperungsprozefi , beispielsweise bei 
etwa 800*^C, uber einen Zeitraoom von mehreren Stunden unterzogen, 
bevor sie fur die Herstellung der erf indungsgemaBen Formmasse 

25 eingesetzt werden. Es konnen auch beliebige Mischungen der vorge- 
nannten Minerale eingesetzt werden, also z.B. Kaolinit und 
P-Wollastonit oder Kaolinit und Enstatit. 

Besonders bevorzugt werden die unter die Komponente C) fallenden 

30 Verbindungen in beschichteter Form ("gecoatet") eingesetzt. Fur 
die Beschichtung kann im Grunde auf aus der Glasf asertechnologie 
bekannte Schlichtematerialien zuruckgegrif f en werden. Geeignete 
Schlichtematerialien sind z.B. waBrige Starkeemulsionen, Schmier- 
ole, waBrige Dispersionen oberfldchenaktiver Substanzen sowie si- 

35 liziumhaltige Verbindungen wie Vinylsilane, Alkyltrimethoxysi- 
lEuie, Aminosilane oder Trimethoxysilane. Als besonders vorteil- 
haf t haben sich Aminosilane erwiesen. Diese konnen, ebenso wie 
die vorgenannten Silanschlichten, zusatzlich auch liber Urethan- , 
Acrylat- oder Epoxyfunktionalit&ten verfiigen. Ebenso konnen die 

40 Silanschlichten im Gemisch mit Urethan-, Acrylat- oder Epoxyfunk- 
tionalitaten enthaltenden Verbindungen vorliegen. Mit Aminosilan- 
schlichten behandelte Mineralverbindungen der Komponente C) sind 
kommerziell erhaitlich. Mit diesen Schlichten behandeltes 
Wollastonit oder Kaolinit kann z.B. uber die Firma Quarzwerke 

45 Oder die Firma ECC (Englisch China Clay) bezogen werden. 
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Sehr gute Resultate im Hinblick auf Dimensionsstabilitat iind 
warmef omibestandigkeit werden insbesondere dann erzielt, wenn die 
Teilchen- bzw. Korngrofie der verwendeten Fullmaterialien nicht zu 
hohe Werte anniinint. In der Kegel werden die Verbindungen der Kom- 
5 ponente C) mit einer oberen Teilchen- bzw. KomgroBe d95% 

< 30 \m, bevorzugt < 20 und insbesondere < 15 eingesetzt. 
Als mittlere Korngrofie d50% wird gunstigerweise ein Wert < 10 iind 
insbesondere < 5 fun gewahlt. 

10 Als Schlagzahmodif ier fur die Polyphenylenetherphase (Komponente 
D) werden schlagzahmodif izierende Kautschuke in Anteilen von 0 
bis 20, bevorzugt 2,5 bis 20 und vorzugsweise in Anteilen von 4 
bis 15 Gew.-%, bezogen auf das Gesamtgewicht der Fonnitiasse, ein- 
gesetzt. 

15 

Als Komponente D) konnen natiirliche und/oder synthetische Kau- 
tschuke eingesetzt werden- Neben Naturkautschuk sind als Schlag- 
zahmodif ier z.B. Polybutadien, Polyisopren oder Mischpolyraerisate 
des Butadiens und/oder Isoprens mit Styrol und anderen Comonome- 
20 ren, die eine Glasubergangs tempera tur, bestimmt nach K.H.Illers 
und H-Breuer, Kolloidzeitschrif t 190 (1), 16-34 (1963), von -lOOoc 
bis +250C, vorzugsweise unter O^C aufweisen, geeignet. AuBerdem 
kdnnen entsprechend hydrierte Produkte eingesetzt werden. 

25 Bevorzugte Schlagzahmodif ier D) sind Blockpolymere, insbesondere 
Zwei- Oder Dreiblockcopolymere aus Vinylaromaten und Dienen. 
Schlagzahmodif ier dieses Typs sind bekannt. In der DE-AS 1 932 
234, der DE-AS 2 000 118 sowie der DE-OS 2 255 93 0 sind unter- 
schiedlich aufgebaute vinylaromatische und Dienblocke \imfassende 

30 elastomer e Blockcopolymerisate beschrieben. Die Verwendung ent- 
sprechender hydrierter Blockcopolymerisate gegebenenf alls im Ge- 
misch mit der nicht hydrierten Vorstufe als Schlagzahmodif ier ist 
beispielsweise beschrieben in der DE-OS 2 750 515, DE-OS 2 434 
848, DE-OS 3 038 551, EP-A-0 080 666 und WO 83/01254. Auf die 

35 Offenbarung obiger Druckschrif ten wird hiermit ausdrucklich 

Bezug genommen. In Frage kommen in diesem Zusammenhang u.a. auch 
hydrierte styrol -Butadiene? Dreiblockcopolymere (SEBS) , wie das 
Handelsprodukt Kraton® 1651, oder hydrierte styrol - 1 sopren- Zwei - 
blockcopolymere (SEP), wie das Handelsprodukt Kraton® 1701 (bei- 

40 des Produkte der Fa. Shell) . Selbstverstandlich konnen auch 
Mischungen von Zweiblock- und Dreiblockcopolymeren eingesetzt 
werden ♦ 

Als die Polyamidphase schlagzahmodif izierende Polymere (Kompo- 
45 nente E) kommen zum Beispiel Copolymere des Ethylens mit Propylen 
(EP-Kautschuke) sowie gegebenenf alls mit einem konjugierten Dien 
(EPDM- Kautschuke) , wobei der Ethylengehalt bevorzugt 45 und ins- 
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besondere 50 Gew.-% (bezogen auf die Komponente E) betragt, in 
Frage. Derartige Schlagzahmodif ier sind allgemein bekannt, wes- 
halb fur weitere Einzelheiten hier auf die Publikation von Carta - 
segna in Kautschuk, Giimmi, Kunststoffe 39. 1186-91 (1986) verwie- 
5 sen sei. 

Die die Zahigkeit von Polyamiden verbessernden Kautschuke weisen 
im allgemeinen einen elastomeren Anteil mit einer Glas tempera tur 
kleiner -lOoc, vorzugsweise kleiner -30oc auf und enthalten minde- 

10 stens eine funktionelle Gruppe, die mit dem Polyamid reagieren 
kann. Geeignete funktionelle Gruppen sind beispielsweise Carbon- 
saure- , Carbonsaureanhydrid- , Carbonsaurees ter- , Carbonsaure - 
amid-, Carbons^ureimid- , Amino-, Hydroxyl-, Epoxid-, Urethan- und 
Oxazolingruppen. Als Kautschuke, die die Zahigkeit von Polyamiden 

15 erhohen, seien zum Beispiel folgende genannt: 

EP- beziehungsweise EPDM-Kautschuke, die mit den vorstehenden 
funktionellen Gruppen gepfropft wurden. Geeignete Pfropf - 
reagentien sind beispielsweise Maleinsaureanhydrid, Itaconsaure, 
Acrylsaure, Glycidylacrylat und Glycidylmethacrylat . Diese Mono- 

20 meren konnen in der Schmelze oder in Losung, gegebenenf alls in 
Gegenwart eines Radikal starters wie Cxjmolhydroperoxid, auf das 
Polymere auf gepfropft werden. Weiterhin seien Copolymere von 
a-Olefinen mit (Meth) acrylaten und/ Oder Vinylestern genannt. Bei 
den a-Olef inen handelt es sich itiblicherweise um Monomere mit 2 

25 bis 8 C-Atomen, vorzugsweise Ethylen und Propylen. Als Comonomere 
haben sich Alkylacrylate oder Alkylmethacrylate, die sich von Al- 
koholen mit 1 bis 8 C-Atomen, vorzugsweise von Ethanol, Butanol 
Oder Ethylhexanol ableiten, sowie reaktive Comonomere wie Acryl- 
saure, Methacrylsaure, Maleinsaure, Maleinsaureanhydrid oder 

30 Glycidyl (meth) acrylat und weiterhin Vinylester, insbesondere 
Vinylacetat, als geeignet erwiesen. Mischungen verschiedener 
Comonomere konnen ebenfalls eingesetzt werden* Als besonders ge- 
eignet haben sich Copolymere des Ethylens mit Ethyl- oder Butyl - 
acrylat und Acrylsaure und/oder Maleinsaureanhydrid erwiesen. Die 

35 Copolymeren konnen in einem HochdruckprozeB bei einem Druck von 
400 bis 4500 bar oder durch Pfropfen der Comonomeren auf das 
Poly-a-Olef in hergestellt werden. Der Anteil des a-Olefins an dem 
Copolymeren liegt im allgemeinen Bereich von 99,95 bis 55 Gew.-%. 

40 Als weitere Gruppe geeigneter Elastomere sind Kem-Schale- 

Pfropf kautschuke zu nennen. Hierbei handelt es sich um in Emul- 
sion hergestellte Pfropf kautschuke, die aus mindestens einem har- 
ten und einem weichen Bestandteil bestehen. Unter einem harten 
Bestandteil versteht man ublicherweise ein Polymerisat mit einer 

45 Glas tempera tur von mindestens 25^C, unter einem weichen Bestand- 
teil ein Polymerisat mit einer Glas tempera tur von hochstens O^C. 
Diese Produkte weisen eine Struktur aus einem Kern und mindestens 
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einer Schale auf , wobei sich die struktur durch die Reihenfolge 
der Monomer zugabe ergibt. Die weichen Bestandteile leiten sicb 
\inter anderem von Butadien, Isopren^ Alkylacrylaten Oder Alkyl- 
methacrylaten und gegebenenf alls weiteren Comonomeren ab. Als ge- 
5 eignete Comonomere sind hier zum Beispiel Styrol, Acrylnitril und 
vemetzende oder pfropfaktive Monomere mit mehr als einer polyme- 
risierbaren Doppelbindung wie Diallylphthalat, Divinylbenzol, 
Butandioldiacrylat oder Triallyl (iso) cyanurat zu nennen. Die har- 
ten Bestandteile leiten sich unter anderem von Styrol, a-Methyl- 
10 styrol und deren Copolymerisaten ab, wobei hier als Comonomere 
vorzugsweise Acrylnitril, Methacrylnitril \and Methylmethacrylat 
aufzufuhren sind. 

Bevorzugte Kem-Schale-Pf ropf kautschuke enthalten einen weichen 

15 Kern und eine harte Schale oder einen harten Kern, eine erste 
weiche Schale und mindestens eine weitere harte Schale. Der Ein- 
bau von f unktionellen Gruppen wie Carbonyl-, Carbonsaure-, Saure- 
anhydrid-, Saureamid-, Saureimid-, Carbonsaureester- , Amino-, 
Hydroxyl-, Epoxi-, Oxazolin-, Urethan-, Hamstoff-, Lactam- oder 

20 Halogenbenzylgruppen erfolgt hierbei vorzugsweise durch den Zu- 
satz geeigneter f unktionalisierter Monomere bei der Polymeri- 
sation der letzten Schale. Geeignete f xinktionalisierte Monomere 
sind beispielsweise Maleinsaure, Maleins^ureanhydrid, Mono- oder 
Diester der Maleinsaure, tert. -Butyl (meth)acrylat, Acrylsaure, 

25 Glycidyl (meth) acrylat und Vinyloxazolin. Der Anteil an Monomeren 
mit f unktionellen Gruppen betragt im allgemeinen 0,1 bis 25 
Gew.-%, vorzugsweise 0,25 bis 15 Gew.-%, bezogen auf das Gesamt- 
gewicht des Kern-Schale-Pf ropfkautschuks. Das Gewichts verbal tnis 
von weichen zu harten Bestandteilen betragt im allgemeinen 1;9 

30 bis 9:1, bevorzugt 3:7 bis 8:2. 

Derartige Kautschuke, die die Zahigkeit von Polyamiden erhohen, 
sind an sich bekannt und beispielsweise in der EP-A-0 208 187 be- 
schrieben. 

35 

Eine weitere Gruppe von geeigneten Schlagzahmodif iern sind ther- 
moplastische Polyesterelastomere. Unter Polyesterelastomeren wer- 
den dabei segmentierte Copoiyether ester verstanden, die lang- 
kettige Segmente, die sich in der Kegel von Poly (alkylen) ether - 

40 glykolen, und kurzkettige Segmente, die sich von nieder- 

molekularen Diolen und Di carbons aur en ableiten, enthalten. Derar- 
tige Produkte sind an sich bekannt und in der Literatur, zum Bei- 
spiel in der US 3,651,015, beschrieben. Auch im Handel sind ent- 
sprechende Produkte unter den Bezeichnungen Hytrel® (Du Pont) , 

45 Arnitel® (Akzo) und Pelprene® erhaltlich. 
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Selbstverstandlich konnen auch Mischungen verschiedener 
Kautschxike eingesetzt werden. 

Die erf indungsgemafien Formmassen konnen weiterhin Flammschutz • 
5 mittel F) in Mengen von 0 bis 20 Gew. bevorzugt von 1 bis 
15 Gew.-%, bezogen auf das Gesamtgewicht der erf indungsgemaBen 
Forznmasse , en thai ten . 

Es kommen alle bekannten Flammschutzmittel in Betracht, z.B. 
10 Polyhalogendiphenyl , Polyhalogendiphenylether , Polyhalogenphthal - 
saure und ihre Derivate, Polyhalogenoligo- und -polycarbonate, 
wobei die entsprechenden Bromverbindungen besonders wirkscun sind. 

Beispiele hierfiir sind Polymere des 2 , 6 , 2 ' , 6 ' -Tetrabrombis - 
15 phenols A der Tetrabromphthalsaure, des 2 , 6 -Dibromphenols und 
2,4, 6 -Tribromphenols und deren Derivate. 

Bin bevorzugtes Flammschutzmittel F) ist elementarer Phosphor. In 
der Kegel kann der elementare Phosphor mit z.B, Polyurethanen 
20 Oder anderen Aminoplasten phlegmatisiert oder gecoatet werden. 
Aufierdem sind Konzentrate von rotem Phosphor z.B* in einem Poly- 
amid, Elastomeren oder Polyolefin geeignet. 

Besonders bevorzugt ist 1, 2 , 3 , 4 , 7, 8, 9 , 10, 13 , 13 , 14 , 14 -Dodeca- 
25 chloro-1, 4,4a,5, 6, 6a, 7, 10, 10a,ll,12,12a-dodecahy- 
dro- 1 ,4:7, 10 -dimethanodibenzo (a , e) - cyclooctan (Dechlorane®plus , 
Occidental Chemical Corp.), gegebenenf alls zuscunmen mit einem 
Synergisten, z.B. Antimontrioxid. 

30 Weitere Phosphorverbindungen wie orgcuxische Phosphorsaure, 

Phosphonate, Phosphinite, Phosphinoxide , Phosphine, Phosphite 
Oder Phosphate sind ebenfalls bevorzugt. Als Beispiel sei Tri- 
phenylphosphinoxid genannt. Dieses kann allein oder vermischt mit 
Hexabrombenzol oder einem chlorierten Biphenyl oder rotem 

35 Phosphor \md, wahlweise, Antimontrioxid verwendet werden. 

..Typische bevorzugte Phosphorverbindungen sind solche der folgen- 
den allgemeinen Formel 

O 

40 II 

QO P OQ 

I 

OQ 

45 worin Q fur Wasserstof f oder fur gleiche oder verschiedene 

Kohlenwasserstof f reste oder Halogenkohlenwasserstof f reste, wie 
Alkyl, Cycloalkyl, Aryl, alkylsubstituiertes Aryl und aryl- 
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substituiertes Alkyl steht, vorausgesetzt, dafl mindestens einer 
der fur Q stehenden Reste ein Arylrest ist. Beispiele solcher 
geeigneter Phosphate sind z.B. die folgenden: Phenylbisdodecyl- 
phosphat, Phenylbisneopentylphosphat, Phenylethylenhydrogen- 
5 phosphat. Phenyl -bis- (3,5,5' -trimethylhexylphosphat) , Ethyl- 
diphenylphospha t , 2 - E thylhexyldi (p - tolyl ) phospha t , Diphenyl - 
hydrogenphosphat. Bis - (2 -ethylhexyDphenylphosphat, Tri(nonyl- 
pheny 1 ) phosphat , Phenylmethylhydrogenphosphat , Di (dodecyl ) -p - 
tolylphosphat, Tricresylphosphat , Triphenylphosphat , Dibutyl- 
10 phenylphosphat und Diphenylhydrogenphosphat . Die bevorzugten 

Phosphate sind solche, bei denen jedes Q Aryl ist. Das am meisten 
bevorzugte Phosphat ist Triphenylphosphat. Weiter ist die Kombi- 
nation von Triphenylphosphat mit rotem Phosphor bevorzugt. 

15 Bevorzugt sind weiterhin auch Hydrochinon- oder Resorcindiphenyl - 
diphosphate sowie Verbindungen, die durch Reaktion von Bisphenol 
A bzw, S mit Triphenylphosphat unter Basenkatalyse erhalten wer- 
den. 

20 Geeignet sind auch Mischungen von Phosphinoxiden mit Phosphaten. 
Exemplarisch seien Mischungen aus Triphenylphosphinoxid- 
Triphenylphosphat oder Trixylylphosphat , Tricyclohexylphosphin- 
oxid \md Triphenylphosphat, Tris- (cyanoethyl)phosphinoxid und 
Triphenylphosphat, Tris - (n-octyl) - phosphinoxid und Triphenyl- 

25 phosphat genannt. 

Als Flammschutzmittel sind schlieBlich auch solche Verbindungen 
geeignet, die phosphor- Sticks toff -Bindungen enthalten, wie 
Phosphoimitrilchlorid, Phosphorsaureesteramide, Phosphor saure- 
30 esteramine, Phosphor saureamide, Phosphonsdureamide, Phosphin- 
saureamide, Tris (aziridinyl) -phosphinoxid oder Tetrakis (hydroxy- 
methyDphosphoniumchlorid. Diese entf laromungshemmenden Additive 
sind groBtenteils im Handel erhaltlich. 

35 Weitere, halogenhaltige Flammschutzmittel sind Tetrabrombenzol , 
Hexachlorbenzol und Hexabrombenzol sowie halogenierte Polystyrole 
xmd Polyphenylenether . 

Auch die in der DE-A 19 46 924 beschriebenen halogenierten 
40 Phthalimide konnen ebenfalls verwendet werden. Von diesen hat 
insbesondere N,N' -Ethylenbistetrabromphthalimid Bedeutxing er- 
langt. 

Weiterhin konnen als Flammschutzmittel polymere Siloxanverbindun- 
45 gen oder Borverbind\mgen, wie in der EP-A 0 714 951 beschrieben, 
eingesetzt werden. Als siliziumhaltige Flammschutzmittel koramen 
solche aus der Gruppe der Siloxancopolymere, zum Beispiel Poly- 
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phenyl enether/ - oder Polyetherimid/siloxancopolymere in Frage. 
Derartige Polysiloxane sind im Handel erhaltlich* Unter geeignete 
Borverbindiingen fallen sowohl anorganische als auch organische 
Borverbindungen, beispielsweise Borsaure, Metallborate, Phosphate 
5 der Borsaure oder Perborate, insbesondere Metallborate Oder -per- 
borate, wie Alkalimetallborate (2.B. Natrium oder Kalium) , Erdal- 
kalimetallborate {z.B, Calcium, Barium oder Magnesium) oder Uber- 
gangsmetallborate wie 2in3dDorat* Die Metallborate und -perborate 
werden bevorzugt in wasserfreier Form eingesetzt. Der Anteil der 
10 Borverbindungen an den erfindungsgemafien Formmassen liegt 

vorzugsweise, bezogen auf die Menge an Bor, im Bereich von 0,02 
bis 5, bevorzugt von 0,2 bis 1 Gew.-%. 

Als Komponente G) enthalten die erfindungsgemafien Formmassen 0 
15 bis 30, vorzugsweise 0 bis 25 und insbesondere 0 bis 20 Gew. -% 
Glas- Oder Kohlenstof f -Fasern, Kohlenstof f ibrillen, Rufi, Glasku- 
geln oder Schnittglas oder deren Mischungen. 

Wesentlich ist bei den Glas- und Kohlenstof fasern der Kompo- 
20 nente G) die mittlere Faserlange I50 im Granulat oder im Form- 
kdrper, da diese Formkdrper ein sehr gutes mechanischen Eigen- 
schaf tsprof il aufweisen, wenn die mittlere Faserlange I50 150 bis 
400 (im, bevorzugt 170 bis 300 fim und insbesondere 180 bis 280 |jun 
betragt. Als mittlere Faserlange I50 wird im allgemeinen der Wert 
25 bezeichnet, bei dem 50 % der Fasern eine kleinere \md 50 % der 
Fasern eine grofiere Lange als der Iso-Wert aufweisen. Ira allge- 
meinen haben die verwendeten Fasern einen Durchmesser im Bereich 
von 6 bis 20 (im. 

30 Die Glasfasern konnen sowohl alkalimetallhaltig als auch frei von 
Alkalimetallen sein, Bei der Verwendung von Glasfasern konnen 
diese zur besseren Vertraglichkeit mit dem Thermoplasten mit 
einer Schlichte, z,B. Polyurethan oder Epoxid und einem Haftver- 
mittler, z.B. Amino trialkoxisilanen ausgerustet sein. Im ubrigen 

35 konnen auch die unter Kon^onente C) aufgefuhrten Schlichtemate- 
rialien zur Anwendung kommen. 

Die Einarbeitiing dieser Glasfasern kaim sowohl in Form von Kurz- 
glasfasem als auch in Form von Endlosstrtogen (Rovings) erfol- 
40 gen. 

Des weiteren konnen als Komponente G) Kohlenstof f ibrillen bzw. 
-hohlf asexn sowie Rufi zum Einsatz kommen. Unter den Rufien sind 
elektrisch leitfdhige Rufie bevorzugt, insbesondere auch deum, 
45 wenn die Formmasse oder der Formkdrper einem elektrostatischen 
Lackier- bzw. Farbeprozefi unterworfen werden soil. Vorteilhaf ter- 
weise gibt man den leitfahigen RuB bei einer Tempera tur von min- 
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destens 300^0 wie in der EP-A 0 685 527 beschrieben zum Blend aus 
Polyphenylenether \ind Polyamid. Die Menge an RuB liegt bevorzugt 
im Bereich von 1 bis 7 Gew. besonders bevorzugt von 2 bis 
5 Gew.-%. Die erf indungsgemaBen Polymermischungen mit leitfahigem 
5 RuB als Bestandteil weisen insbesondere einen Durchgangswider- 
stand kleiner 10« Ohm • cm, bestimmt nach ISO 3167, auf . 

AuBerdem konnen Glaskugeln bzw. Mikrokugeln oder Schnittglas als 
Komponente G) in die erf indungsgemaBen Formmassen eingearbeitet 
10 werden, Derartige Materialien als Zusatze fur Polymermischungen 
sind dem Fachmann hinlanglich bekannt und im Handel erhaltlich. 

Als Zusatzstof f e und Verarbeitungshilf smittel H) kommen 
Oxidationsverzogerer, Hitze- und Lichtstabilisatoren, Gleit- und 
15 Entf ormungsmittel sowie Farbemittel wie Farbstoffe oder Pigmente 
und Weichmacher in Mengen von 0 bis 10, bevorzugt 0 bis 5 Gew. -% 
in Frage. Auch niedermolekulare oder hochmolekulare Polymere kom- 
men als Zusatzstof fe in Betracht, wobei Polyethylenwachs als 
Gleitmittel besonders bevorzugt ist. 

20 

Oxidationsverzogerer und Hitze- bzw. Warmestabilisatoren, die den 
erf indungsgemaBen thermoplastischen Formmassen zugesetzt werden 
konnen, sind z.B. Halogenide von Metallen der Gruppe I des Perio- 
densystems, z,B. Natrium-, Kaliiim-, Lithium- Halogenide, ggf- in 

25 Verbindung mit Kupf er- (I) -Halogeniden, z.B. Chloriden, Bromiden 
Oder lodiden. Weiterhin konnen Zinkfluorid und Zinkchlorid 
verwendet werden. Femer sind sterisch gehinderte Phenole, Hydro- 
chinone, substituierte Vertreter dieser Gruppe und Mischungen 
dieser Verbindungen, vorzugsweise in Konzentrationen bis zu 

30 1 Gew*-%, bezogen auf das Gewicht der Mischung, einsetzbar. 

Beispiele fur Licht- bzw. UV-Stabilisatoren sind verschiedene 
substituierte Resorcine, Salicylate, Benzotriazole und Benzo- 
phenone, die im allgemeinen in Mengen bis zu 2 Gew.-% eingesetzt 
35 werden. 

Materialien zur Erhohxing der Abschirmung gegen elektromagnetische 
Wellen, wie Metallf locken, -pulver, -fasem, metallbeschichtete 
Failstoffe und leitfahige Polymere konnen ebenfalls mitverwendet 
40 werden. 

Gleit- land Entf ormungsmittel, die in der Regel in Mengen bis 
zu 1 Gew.-% der thermoplastischen Masse zugesetzt werden, sind 
z.B. Stearinsaure, Stearylalkohol , Stearinsaurealkylester und 
45 -amide sowie Ester des Pen t aery thr its mit langkettigen Fett- 
s&uren • 
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Unter Zusatzstoffe fallen auch Stabilisatoren, die die Zersetzung 
des roten Phosphors als Flammschutzmittel F) in Gegenwart von 
Feuchtigkeit und Luf tsauerstof f verhindern. Als Beispiele seien 
Verbindungen des Cadmiiams, Zinks, Alximiniiims , Silbers, Eisens, 
5 Kup£ers, Antimons, Zinns, Magnesiums, Mangans^ Vanadiums, Bors, 
Aluminiiuns und Titans genamnt. Besonders geeignete Verbindungen 
sind 2.B. Oxide der genannten Metalle, ferner Carbonate oder 
Oxicarbonate, Hydroxide sowie Salze organischer oder anorgani- 
scher Sauren wie Acetate oder Phosphate bzw. Hydrogenphosphate 
10 und Sulfate. 

Die Herstellung der erf indungsgemaBen Formmassen erfolgt zweck- 
m&Bigerweise durch Mischen der Komponenten bei Temperaturen im 
Bereich von 250 bis 320«>c in ublichen Mischvorrichtungen, wie 

15 Knetern, Banbury -Mischern oder Ein- oder Zweischneckenextrudern. 
Vorzugsweise wird ein Zweischneckenextruder eingesetzt. Urn eine 
moglichst homogene Formmasse zu erhalten, ist eine intensive 
Durchmischung notwendig. Die Reihenfolge des Mischens der Kompo- 
nenten kann variiert werden, es konnen zwei oder gegebenenf alls 

20 mehrere Komponenten vorgemischt werden, oder es konnen auch alle 
Komponenten gemeinsam eQDgemischt werden. Es hat sich als vorteil- 
haft herausgestellt, den Fiillstoff (Komponente C) zusammen mit 
dem Polyamid (Komponente A) zu vermengen, z.B. mittels Extrusion, 
und in Form eines Polyamid/Fullstof f -Masterbatches mit den wei- 

25 teren Komponenten, wie beschrieben, abzumischen. 

Aus den erf indungsgemaBen Formmassen lassen sich z.B. durch 
SpritzguB oder Extrusion Formkorper herstellen, die sich durch 
eine besonders gute Dimensionsstabilitat bei gleichzeitig gutem 
30 Zahigkeits- und W&rmef ormbestandigkeitsverhalten auszeichnen. 

Die erf indungsgemaBen Formmassen eignen sich sehr gut zur Her- 
stellung von Formteilen aller Art, z.B. durch SpritzguB oder 
Extrusion. Die erf indungsgemaBen Formmassen eignen sich zum Bei- 
35 spiel im Automobilbau fur die Herstellung von Karosserieteilen 
Oder auch elektrischen Bauteilen. 

Die Erf indung wird anhand der nachf olgenden Beispiele naher 
erlSutert . 

40 

Beispiele: 

Die Einzelkomponenten A) bis D) der erf indungsgemaBen 
thermoplastischen Formmassen wurden auf einem Zweischnecken- 
45 extruder (ZSK 53 der Fa. Werner & Pfleiderer) bei Temperaturen im 
Bereich von 270 bis 310oc gemischt, auf geschmolzen, extrudiert, 
anschlieBend granuliert und getrocJcnet. Der Extruder besteht aus 
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insgesamt 9 Zonen mit folgendem Tempera turpr of il (Zone 0-8): 
Kalt-280-300-290-290-280-270-200-310oc. Die Komponenten B) , b) und 
D) wurden in Zone O, die Koraponenten A) und C) als Masterbatch 
(hergestellt auf einem Extruder ZSK 40 bei 280oC) in Zone 5 des 
5 zweischneckenextruders zudosiert. Das getrocknete Granulat wurde 
mittels Spritzgufi zu den entsprechenden Formkorpem verarbeitet. 

Der thermische Langenausdehnungskoef f izient (CTE) wurde nach 
DIN 53 752 (Verfahren A) bei kontinuierlicher Aufheizung an zwei 
10 Probekorpern (10 iran x 10 nun x 4 mm) in Langs- und Querrichtxing 
bestiromt. Urn Orientierungsef f ekte auszuschlieBen, wurden jeweils 
zwei Mefizyklen durchgef uhrt , In der nachf olgenden Tabelle wird 
der CTE-Mittelwert (Langsrichtxing) der Prufkorper im zwei ten MeB- 
lauf bei einer Temperatur im Bereich von 140 bis ISOOQ angegeben. 

15 

Die Schadigungsarbeit W-T wurde nach DIN 53443 bei -30oc bestiromt. 
Die Reifidehnung wurde im Zugversuch nach ISO 527 ermittelt. 
20 Es wurden die f olgenden Komponenten eingesetzt: 
Komponente A: 

Polyamid 66 mit einer Viskositatszahl nach ISO 307 von 125, einem 
25 Amino -Endgruppengehalt von 49 neq/g und einer Restfeuchte von 
0,2 %. 

Komponente B: 

30 Poly(2,6-dimethyl-l,4-phenylenether) mit einer mittleren Molmasse 
(Gewichtsmittel) von 29000 g/mol bestiromt mittels Gelpermeations - 
chromatographie (GPC) in CHCI3 gegen einen Polys tyrol standard. 

Komponente b: 
35 Zitronensaure (wasserfrei) 

Komponente CI: 

Talkum mit einer Dichte von 2,77 g/ml und folgender Teilchen- 
grdfienverteilung (in Gew.-%): 100 % <20 |im, 99 % < 10 |im, 
40 85 % < 5 Jim, 60 % < 3 nm, 43 % < 2 |ua (Micro Talc i.T, Extra, Fa. 
Norwegian Talc) 



45 
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Komponente C2: 

Wollastonit mit Aminosilan-Schlichte, einer ScMttdichte 
(DIN 53 468) von 0,58 g/ml, einer oberen KorngroBe dgs^ von 13 |im 
und einer mittleren Korngrofie d5o% von 3,5 (im (Tremin 283/600 AST, 
5 Fa. Quarzwerke) 

Komponente C3 : 

Kalziniertes Kaolin mit Aminosilan-Schlichte und einer Dichte von 
2,6 g/ml sowie folgender TeilchengroBenverteilung: 
10 88 Gew.-% < 10 fun und 52,5 % < 2 ftm (Polarite 102 A, Fa. ECC) 

Komponente Dl: 

hydriertes Styrol -Butadien-Dreiblockcopolymer (SEES) mit einem 
Styrolgehalt von 32 Gew.-%, einer Shore A-H^rte von 75 und einer 
15 Glas tempera tur der Weichphase von -42oc (Kraton 1651, Fa. Shell) . 

Komponente D2: 

hydriertes Styrol-Isopren-Zweiblockcopolymer (SEP) mit einem 
Styrolgehalt von 37 Gew. einer Shore A-Harte von 72 und einer 
20 Glas tempera tur der Weichphase von -42oc (Kraton 1701, Fa. Shell) . 

Die Zusammensetzungen der Formmassen (in Gew. -Anteilen) und die 
Ergebnisse der Prufungen sind den nachf olgenden Tabellen zu ent- 
nehmen. 

25 

Tc±>elle 1: Vergleichsversuche mit Talk (CI) als Fullstoff 



Vergleichsbeispiel 


1 


2 


3 


4 


5 


6 


Komponente A 


48,0 


48,0 


48,0 


48,0 


48,0 


48,0 


Komponente B 


36,0 


36,0 


36,0 


36,0 


36,0 


36,0 


Komponente b 


1,0 


1,0 


1,0 


1,0 


1,0 


1,0 


Komponente CI 


0 


2 


4 


6 


8 


10 


Komponente Dl 


7 


7 


7 


7 


7 


7 


Komponente D2 


8 


8 


8 


8 


8 


8 


MeBergebnisse 


CTE (10-6 K-l] 


154 


149 


144 


137 


131 


123 


W-T (-30OC) [Nm] 


41 


39 


38 


34 


23 


15 


Dehnung (nom.) (%] 


43 


40 


37 


31 


27 


24 



45 
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Tabelle 2: Thermoplastische Forramassen mit Wollastonit (C2) als 
Fullstoff (erf indungsgemafi) 



10 



20 



25 



30 



Beispiel 


7 


8 


9 


10 


11 


12 


Komponente A 


48,0 


48,0 


48,0 


48,0 


48,0 


48,0 


Komponente B 


36,0 


36,0 


36,0 


36,0 


36,0 


36,0 


Komponente b 


1,0 


1,0 


1,0 


1,0 


1,0 


1,0 


Komponente C2 


0 


2 


4 


6 


8 


10 


Komponente Dl 


7 


7 


7 


7 


7 


7 


Komponente D2 


8 


8 


8 


8 


8 


8 


MeBergebnisse 






CTE [10-6 K-l] 


154 


146 


135 


122 


114 


105 


W-T (-30«>C) [Nm] 


41 


55 


59 


50 


32 


18 


Dehnxang (nom. ) [%] 


43 


53 


55 


51 


40 


33 


Tabelle 3: Thermoj 
(C3) 


>lastische Formmassen mit Kaolir 
[ erf indungsgemafi ) 


I als FH: 


Llstoff 


Beispiel 


13 


14 


15 


16 


17 


18 


Komponente A 


48,0 


48,0 


48,0 


48,0 


48,0 


48,0 


Komponente B 


36,0 


36,0 


36,0 


36,0 


36,0 


36,0 


Konqponente b 


1,0 


1,0 


1,0 


1,0 


1,0 


1,0 


Komponente C3 


0 


2 


4 


6 


8 


10 


Komponente Dl 


7 


7 


7 


7 


7 


7 


Komponente D2 


8 


8 


8 


8 


8 


8 


Mefiergebnisse 








CTE [10-6 K-i] 


154 


148 


144 


136 


129 


120 


W-T (-30OC) [Nhi] 


41 


65 


68 


61 


36 


10 


Dehnung (nom.) [%] 


43 


49 


53 


47 


39 


27 



35 



45 
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Pa ten tanspxiLiche 

1. Thermoplastische Formmassen, enthaltend als wesentliche Kom- 
5 ponenten 

A) 15 bis 84,5 Gew. -% eines thermoplastischen Polysunids, 

B) 15 bis 84,5 Gew. -% eines Polyphenylenethers , 



10 



C) 0,5 bis 10 Gew. -% Kaolinit, Dickit, Nakrit, Halloysit, 
Wollastonit, Enstatit, Diopsit Oder Spodtimen, 



D) 0 bis 20 Gew.-% mindestens eines die Polyphenylenether- 
15 phase schlagzahmodifizierenden Polymeren, 

E) 0 bis 10 Gew.-% mindestens eines die Polycunidphase 
schlagzahmodifizierenden Polymeren, 

20 F) 0 bis 20 Gew. -% eines Flammschutzmittels, 

G) 0 bis 30 Gew.-% Glas- oder Kohlenstof f asern, Kohlen- 
stof f ibrillen, RuB, Glaskugeln oder Schnittglas und 

25 H) 0 bis 10 Gew. -% weitere Zusatzstoffe oder Verarbeitungs- 

hilfsmittel. 

2. Thermoplastische Formmassen nach Anspruch 1, dadurch gekenn- 
zeichnet, dafi sie 

30 

A) 20 bis 70 Gew. -% eines thermoplastischen Polyamids, 

B) 20 bis 70 Gew.-% eines Polyphenylenethers , 

35 C) 1,0 bis 8,0 Gew. -% Kaolinit oder Wollastonit, 

D) 2,5 bis 20 Gew.-% mindestens eines die Polyphenylenether- 
phase schlagzahmodifizierenden Polymeren, 

40 E) 0 bis 8 Gew.-% mindestens eines die Polyamidphase schlag- 

zahmodifizierenden Polymeren, 

F) 1 bis 15 Gew.-% eines Flammschutzmittels, 

45 G) 0 bis 20 Gew. -% Glas- oder Kohlenstof f asern, Kohlen- 

stof f ibrillen, RuB, Glaskugeln oder Schnittglas und 
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H) 0 bis 5 Gew.-% weitere Zusatzstoffe oder Verarbeitxings- 
hilf smittel 

en thai ten, wobei die Sxunme der Gew* -% der Koraponenten A) -H) 
5 100 ergibt, 

3. Thermoplastische Formmassen nach den Anspriichen 1 oder 2, da- 
durch gekeimzeichnet , daB Polyamide mit einem Aminoend- 
gruppengehalt im Bereich von 40 bis 80 |ieq/g eingesetzt wer- 

10 den* 

4. Thermoplastische Fontuaassen nach den Anspruchen 1 bis 3, da- 
durch gekennzeichnet, daB Polyamide mit einer Restfeuchte, 
bestimmt nach dem Dampf druckverf ahren gemaB ISO 960 D, klei- 

15 ner 0,4 % eingesetzt werden. 

5. Thermoplastische Formmassen nach den Anspruchen 1 bis A, da- 
durch gekennzeichnet, daB als Komponente B) ein 

Poly (2 , 6 -dialkyl -1,4 - phenyl enether) eingesetzt wird. 

20 

6. Thermoplastische Formmassen nach den Anspruchen 1 bis 5, da- 
durch gekennzeichnet, daB die Komponente C) in mit Schlichte- 
materialien beschichteter Form eingesetzt wird. 

25 7. verwendung der Formmassen gemaB den Anspruchen 1 bis 6 zur 
Herstellung von Formkorpern. 

8. Formkorper, erhaltlich aus den thermoplastischen Formmassen 
gemaB den Anspruchen 1 bis 6 als wesentliche Komponente. 

30 



35 



40 



45 
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